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Die Max-Planck-Gesellschaft zur Forderung der Wissenschaften eV in 
Munchen/Deutschland hat eine Patentanmeldung unter der Bezeichnung 

"Klebstoff-freie Verbindungen von Polymerbauteilen zur Erzeugung 
von geschlossenen Mikro- und Nanokanalstrukturen" 

am 7. April 1998 beim Deutsche^ Patent- und Markenamt eingereicht. 

Das angeheftete Stuck ist eine richtige und genaue Wiedergabe der ursprung- 
lichen Unterlage dieser Patentanmeldung. 



Die Anmeldung hat im Deutschen Patent- und Markenamt vorlaufig die Symbole 
B 29 C und G 01 N der International Patentklassifikation erhalten. 




.enzeichen: 198 15 632.4 




Munchen, den 17. Marz 1999 
Deutsches Patent- und Markenamt 
Der President 
Im Auftrag 
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Klebstoff-freie Verbindungen von Polymerbauteilen zur Erzeugung von 
geschlossenen Mikro- und Nanokanalstrukturen 



Klebstoff-freie Verbindungen von Polymerbauteilen zur Erzeugung von 
geschiossenen Mikro- und Nanokanalstrukturen 

Beschreibung 

Die Erf indung betrifft ein Verf ahren zur Herstellung von Polymerbauteilen mit 
darin enthaltenen Hohlstrukturen, z.B. in Form von geschiossenen Mikro- 
oder/und Nanokanalen, bei dem keine Klebstoffe eingesetzt werden. 
Weiterhin betrifft die Erfindung die durch das Verfahren erhaltlichen 
Polymerteile und deren Verwendung in Nachweisverfahren. 

Polymerbauteile, z.B. Kunststoff-Biochips, die in ihrem Inneren geschlossene 
Hohlstrukturen enthalten, wurden bisher durch ein Verfahren hergestellt, bei 
dem eine Kunststoffdeckschicht auf ein Vertiefungen enthaltenes Kunst- 
stoffsubstrat mit einem Klebstoff, z.B. mit einem UV-hartbaren Klebstoff, 
aufgeklebt wurde. Die Verwendung des Klebstoffs fuhrte jedoch zu erhebli- 
chen Nachteilen. So wanderte der Klebstoff bei Auftrag einer zu groBen 
Menge aufgrund von Kapillarwechselwirkungen in die Kanale und machte 
sie zumindest teilweise unpassierbar. Andererseits traten bei Verwendung 
von zu geringen Klebstoffmengen Totvolumina in direkter Nachbarschaft zu 
den Kanalen auf. Daruber hinaus war das Verfahren sehr umstandlich, da 
unter einem Mikroskop gearbeitet werden mufcte. SchlieBlich verschlechter- 
ten sich aufgrund der Anwesenheit des Klebstoffs auch die chemischen 
oder/und spektroskopischen Eigenschaften des Kunststoffbauteils. 

Die der vorliegenden Erfindung zugrundeliegende Aufgabe bestand somit 
darin, ein Verfahren zur Herstellung von mit Hohlstrukturen versehenen 
Kunststoff- bzw. Polymerbauteilen bereitzustellen, bei dem die zuvor 
genannten Nachteile des Standes der Technik mindestens teilweise 
vermieden werden. 



Gelost wird diese Aufgabe durch ein Verfahren zur Herstellung von 
Polymerbauteilen umfassend die Schritte: 

(a) Bereitstellen eines Polymersubstrats, das auf zumindest einer 
Oberflache Vertiefungen aufweist, 

(b) Aufbringen einer Polymerabdeckung auf eine Vertiefungen auf- 
weisende Oberflache des Substrats, 

(c) Aufheizen des Substrats mit der darauf befindlichen Abdeckung auf 
eine Temperatur, die mindestens so hoch wie die Glasubergangs- 
temperatur des Substrats oder/und der Abdeckung ist, und 

(d) Abkuhlen. 

Schritt (a) des erfindungsgema&en Verfahrens umfafct die Bereitstellung 
eines Polymersubstrats mit offenen Vertiefungen auf einer Oberflache. Auf 
diese Oberflache wird eine Abdeckung aufgebracht, urn auf diese Weise ein 
Polymerbauteil mit nach oben hin geschlossenen Hohlstrukturen herzustel- 
len. Die hierfur verwendeten Polymersubstrate und Polymerabdeckungen 
werden aus in der Masse verarbeitbaren thermoplastischen Kunststoffen, 
vorzugsweise aus Acrylpolymeren, Polycarbonaten, Polystyrolen sowie 
Copolymeren und Gemischen davon ausgewahlt. Vorzugsweise werden 
Polymersubstrat und Polymerabdeckung aus Acrylpolymeren, wie etwa 
Polyacylat-, Polymethacrylat und insbesondere Poly(methylmethacrylat)poly- 
meren ausgewahlt. 

Das Polymersubstrat weist zumindest auf einer Oberflache Vertiefungen auf. 
Diese Vertiefungen haben vorzugsweise eine Breite oder/und Tiefe im 
Bereich von 10 nm bis 2 mm, besonders bevorzugt von 100 nm bis 1 mm 
und am meisten bevorzugt 1'//m bis 500 //m. Die Vertiefungen umfassen 
vorzugsweise Strukturen in Form von Kanalen. 

Auf dieses Substrat wird durch das erfindungsgema&e Verfahren eine 
Polymerabdeckung, beispielsweise in Form einer Polymerfolie, ohne 
Verwendung von Klebstoffen auflaminiert. Dabei werden Substrat und 
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Abdeckung vorzugsweise aus gleichartigen, insbesondere aus denselben 
Polymermaterialien ausgewahlt. Weiterhin bevorzugt ist, daB zumindest die 
Abdeckung und insbesondere sowohl die Abdeckung ais auch das Substrat 
aus optisch transparenten, d.h. im Bereich des visuellen oder/und UV-Lichts 
5 transparenten Materialmen bestehen. 

Zur Herstellung des Substrats mit einer Vertiefungen aufweisenden 
Oberfiache kann zunachst eine Kontaktmaske erzeugt werden und zwar 
indem man in eine Siliciummembran unter einer Chlorgasatmosphare die 

io gewunschten Mikrostrukturen mit einem Laser einatzt. Diese Kontaktmaske 
wird dann auf das Kunststoffsubstrat aufgelegt, und mit Laserlicht, z.B. mit 
einem UV-Vakuumlaser, bestrahlt, wobei die gewunschten Kanale in den 
Kunststoff durch Ablation eingefrast werden. Die Einfrastiefe kann exakt mit 
dem Laser eingestellt werden und betragt beispielsweise 100 nm pro 

15 Belichtungsvorgang. Die auf diese Weise erhaltenen Kanale haben eine sehr 
glatte Oberfiache. Nach Entfernen der Maske erhalt man dann das fur das 
erfindungsgemafce Verfahren einsetzbare Polymersubstrat. Aiternativ konnen 
die mit offenen Mikrostrukturen versehenen Substrate auch aus einer 
Masterform, z.B. durch Spritzgufc, hergestellt werden. 

20 

Schritt (b) des erfindungsgemafcen Verfahrens umfaSt das Auf bringen einer 
Polymerabdeckung auf eine oder mehrere Vertiefungen aufweisende 
Oberflachen des Substrats. Hierzu werden die Oberfiache der Polymer- 
abdeckung, die beispielsweise auch eine Folie sein kann, und die Oberfiache 
25 des Substrats in sauberer und moglichst glatter Form bereitgestellt. Dann 
wird vorzugsweise die Abdeckung auf dem Substrat positioniert und beide 
Teile zusammengepreSt, wobei der Anpressdruck vorzugsweise im Bereich 
von 0,1 bis 1000 kg/cm 2 , z.B. 0,2-20 kg/cm 2 , liegt. 

30 Dann werden gemafc Schritt (c) des erfindungsgemafien Verfahrens das 
Substrat mit der darauf befindlichen Abdeckung auf eine Temperatur 
aufgeheizt, die mindestens so hoch wie die Glasubergangstemp ratur des 



Substrats oder/und der Abdeckung ist. Das Aufheizen erfolgt vorzugsweise 
in einem regelbaren Of en langsam von der Ausgangstemperatur, z.B. 
Raumtemp ratur, auf einen Wert knapp oberhalb der Glasiibergangs- 
temperatur eines der Polymeren. Die Glasubergangstemperatur ist von der 
Aufheizrate abhangig und kann vom Fachmann ohne weiteres durch 
einfache Versuche fur unterschiedliche Materialien bestimmt werden. 
Vorzugsweise liegt die Aufheizdauer im Bereich von 0,5 bis 3 h, besonders 
bevorzugt im Bereich von 0,5 bis 1,5 h. Die Aufheiztemperatur liegt 
vorzugsweise in einem Bereich zwischen Glasubergangstemperatur und 
einer Temperatur, die 5°C uber der Glasubergangstemperatur liegt. 
Besonders bevorzugt liegt die Aufheiztemperatur in einem Bereich zwischen 
0,5 und 3°C uber der Glasubergangstemperatur. 

Nach Erreichen der Aufheiztemperatur werden das Substrat und die darauf 
befindliche Abdeckung vorzugsweise fur eine bestimmte Zeitdauer im 
Bereich der Aufheiztemperatur gehalten. Diese Zeitdauer betragt vorzugs- 
weise mindestens 15 min, besonders bevorzugt mindestens 30 min, 
beispielsweise 40 bis 45 min. Die Hohe der Haltetemperatur ist vorzugs- 
weise ± 3 °C beziiglich der Aufheiztemperatur. 

Schritt (d) des erfindungsgema&en Verfahrens umfafct das Abkiihlen. 
Vorzugsweise wird das Abkiihlen bis herunter auf ca. 40°C langsam 
durchgefiihrt. Die Dauer des Abkuhlens betragt im allgemeinen mindestens 
1 h, besonders bevorzugt mindestens 2 h und am meisten bevorzugt bis zu 
3,5 h. Alternativ kann das Abkiihlen auch innerhalb weniger Sekunden, z.B. 
bis zu 30 sec, erfolgen. Nach dem Abkiihlen kann das fertige Polymerteil 
entnommen werden. 

Durch das erfindungsgemalSe Verfahren gelingt eine Klebstoff-freie 
Verbindung zwischen Polymerabdeckungen, vorzugsweise in Form von 
transparenten Folien, und strukturierten, vorzugsweise transparenten 
Polymersubstratplatten. Diese Verbindung ist mechanisch und chemisch 
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stabil. Das Verfahren ist mit relativ geringen Temperaturen in der Nahe der 
Glasiibergangstemperatur, vorzugsweise knapp oberhalb der Glasubergangs- 
temperaturdurchfuhrbar. Esentstehen keine Reaktionsprodukte, sodaSdas 
Verfahren extrem sauber und biokompatibel ist. Insbesondere wird keine 
erhohte Fluoreszenz bei dem auf diese Weise erhaltlichen Bauteil gemessen. 
Bei Verwendung von gleichartigen Abdeckungs- und Substratmaterialien 
entsteht ein Bauteil, welches nur aus einem einzigen Material besteht, und 
gegenuber mehrkomponentigen Systemen uber vorteilhafte optische und 
elektrische Eigenschaften verfiigt. Die optische Qualitat ist so grofS, so daB 
sogar einzelne Molekule in Kanalen der Bauteile mit gutem Signal/Rausch- 
verhaltnis nachgewiesen werden konnen. 

Noch ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Polymer- 
bauteil mit darin enthaltenen Hohlstrukturen, welches durch das zuvor 
beschriebene Verfahren erhaltlich ist. Dieses Polymerbauteil enthalt 
vorzugsweise als Hohlstrukturen geschlossene, d.h. nach oben hin 
geschlossene Kanale mit einer Breite oder/und Tiefe von 10 nm bis 2 mm 
und zeichnet sich gegenuber dem aus der Stand der Technik bekannten 
Polymerteilen dadurch aus, dafces im Inneren, insbesondere im Bereich der 
Hohlstrukturen, im wesentlichen oder sogar vollstandig frei von Klebstoffen 
ist. Das erfindungsgemafte Polymerteil kann fur Nachweisverfahren, 
insbesondere in optischen oder/und elektrischen Nachweisverfahren 
eingesetzt werden. 

Weiterhin wird die Erfindung durch das nachfolgende Beispiel beschrieben. 

Beispiel 1 Herstellung eines PoIy(methylmethacrylat)-Bauteils 

Eine PMMA-Folie wird auf eine mit Mikro- oder/und Nanokanalstrukturen 
versehene Oberflache eines PMMA-Substratblocks positioniert. Die Ober- 
flachen beider Teile sind sauber und glatt. Beide Teile werden zwischen 
zwei plane Glasplatten gelegt, welche dann in eine Presse gespannt werden. 
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Der Anpressdruck in der Presse liegt im Bereich von 0,2 bis 20 kg/cm 2 , z.B. 
2 kg/cm 2 . Die gesamte Einheit wird dann in einem regelbaren Temperofen 
langsam, vorzugsweise in einer Aufheizzeit von 0,5 bis 1 ,5 h auf einen Wert 
knapp oberhalb der Glasiibergangstemperatur des Polymers erhitzt. Die 
Glasiibergangstemperatur ist dabei von der Aufheizrate abhangig. Die 
optimale Fugetemperatur fur die genannte Aufheizgeschwindigkeit betragt 
106 ± 0,5°C. 

Anschliefcend wird die Einheit fur eine Zeit von 40 bis 45 min bei einer 
Temperatur zwischen 104 °C und der optimalen Fugetemperatur gehalten. 
Dann erfolgt eine langsame Abkuhlung, vorzugsweise :£ 3,5 h. Nach der 
Abkuhlung kann die fertige Struktur aus der Vorrichtung entnommen 
werden. Die Abkuhlphase kann gegebenenfalls auch erheblich verringert 
werden bis in den Sekundenbereich. 



Anspruche 



Verfahren zur Herstellung von Polymeranteilen umfassend die 
Schritte: 

(a) Bereitstellen eines Polymersubstrats, das auf zumindest einer 
Oberflache Vertiefungen aufweist, 

(b) Aufbringen einer Polymerabdeckung auf eine Vertiefungen 
aufweisende Oberflache des Substrats, 

(c) Aufheizen des Substrats mit der darauf befindlichen Ab- 
deckung auf eine Temperatur, die mindestens so hoch wie die 
Glasiibergangstemperatur des Substrats oder/und der Ab- 
deckung ist, und 

(d) Abkuhlen. 

Verfahren nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB das Polymersubstrat und die Polymerabdeckung ausgewahlt 
werden aus Acrylpolymeren, Polycarbonaten, Polystyrolen sowie 
Copolymeren und Gemischen davon. 

Verfahren nach Anspruch 2, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafS das Polymersubstrat und die Polymerabdeckung ausgewahlt 
werden aus Acrylpolymeren, insbesondere Polymethylmethacrylat- 
Polymeren. 

Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS das Substrat Vertiefungen mit einer Breite oder/und Tiefe im 
Bereich von 10 nm bis 2 mm aufweist. 
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5. Verfahren nach Anspruch 4, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB das Substrat Vertiefungen mit einer Breite oder/und Tiefe im 
Bereich von 100 nm bis 1 mm aufweist. 

5 

6. Verfahren nach Anspruch 5, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB das Substrat Vertiefungen mit einer Breite oder/und Tiefe im 
Bereich von 1 //m bis 500 //m aufweist. 

10 

7. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB Substrat und Abdeckung aus gleichartigen Polymermaterialien 
ausgewahlt werden. 

15 

8. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB zumindest die Abdeckung aus optisch transparenten Materialien 
ausgewahlt wird. 

20 

9. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die Polymerabdeckung und das Substrat zusammengepresst 
werden. 

25 

10. Verfahren nach Anspruch 9, 
dadurch gekennzeichnet, 

da& der Anpressdruck im Bereich von 1 bis 1000 kg/cm 2 liegt. 




30 11. 



Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die Aufheizdauer im Bereich von 0,5 bis 3 h liegt. 



25 
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12. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennz ichnet, 

da(S die Aufheiztemperatur maximal 5°C uber der Glasubergangs- 
temperatur liegt. 

5 

13. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB das Substrat und die darauf befindliche Abdeckung fur eine 
Zeitdauer von mindestens 1 5 min im Bereich der Aufheiztemperatur 
10 gehalten werden. 

14. Verfahren nach Anspruch 13, 
dadurch gekennzeichnet, 

dalS das Substrat und die darauf befindliche Abdeckung fur eine 
15 Zeitdauer von mindestens 30 min im Bereich der Aufheiztemperatur 

gehalten werden. 

15. Verfahren nach einem der Anspruche 13 oder 14, 
dadurch gekennzeichnet, 

20 dafS die Haltetemperatur ± 3°C beziiglich der Aufheiztemperatur ist. 

16. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

dalS das Abkuhlen uber eine Dauer von mindestens 1 h erfolgt. 



17. Verfahren nach Anspruch 16, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB das Abkuhlen uber eine Dauer von mindestens 2 h erfolgt. 



30 



18. 



Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 15, 
dadurch g kennzeichnet, 

dalS das Abkuhlen uber eine Dauer von bis zu 30 sec erfolgt. 
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1 9. Polymerbauteil mit darin enthaltenen Hohlstrukturen, erhaltlich durch 
ein Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 1 8. 

20. Verfahren nach Anspruch 19, 
5 dadurch gekennzeichnet, 

daB die Hohlstrukturen geschlossene Kanale mit einer Breite oder/und 
Tiefe von 10 nm bis 10 mm umfassen. 

21. Polymerbauteil nach Anspruch 19 oder 20, 
10 dadurch gekennzeichnet, 

date es im Inneren frei von Klebstoffen ist. 



15 



22. 



Verwendung von Polymerbauteilen nach einem der Anspruche 1 9 bis 
21 im Nachweisverfahren, insbesondere in optischen oder/und 
elektrischen Nachweisverfahren. 
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Zusammenfassuhg 

Die Erf indung betrifft ein Verf ahren zur Herstellung von Polymerbauteilen mit 
darin enthaltenen Hohlstrukturen, z.B. in Form von geschlossenen Mikro- 
oder/und Nanokanalen, bei dem keine Klebstoffe eingesetzt werden. 
Weiterhin betrifft die Erfindung die durch das Verfahren erhaltlichen 
Polymerteile und deren Verwendung in Nachweisverfahren. 



vo 07.04.1998 
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